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研究成果の概要（和文）：　本研究は68℃付近で4桁に及ぶ抵抗変化を伴う絶縁体－金属転移(IMT)を発現する二
酸化バナジウム(VO2)薄膜を動作層とする自励発振現象に関するものである.配向TiN(111)上へ低温成膜によって
界面特性に優れるVO2/TiN/Ti/Si積層素子を作製した.本素子は1.6 Vの低電圧において負性抵抗域を持つしきい
値スイッチングを示した.更に，TiN層とVO2薄膜にプローバー探針を当て，その接触圧を5～150 MPaと変化させ
た結果，60 MPa時に15 MHzの世界最高周波数を得た.本発振はVO2の中間相を経由している可能性があり，構造安
定な発振素子実現に重要な成果と考えられる.

研究成果の概要（英文）： In this project, we studied self-oscillation phenomena of layered devices 
with vanadium dioxide (VO2) films which show insulator-metal transition (IMT). We fabricated VO2 
films on (111)-oriented TiN metallic layers on Ti/Si substrates at low temperatures. By using the 
VO2/TiN/Ti/Si layered structure, we demonstarated low voltage threshold switching at 1.6 V with 
negative resistance region which is necessary for self-oscillation. By adjusting contact probes 
pressure on VO2 and TiN, we realized self-oscillation with controlled values of frequency. We 
realized oscillation with the world highest value of 15 MHz under probes pressure of 60 MPa. The 
obtained results are considered to be important for realizing stable oscillation devices without 
strcture changes.       

研究分野：電子材料
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１．研究開始当初の背景 
二酸化バナジウム(VO2)は強い電子相関を
有する強相関電子系物質であり，68°C 程度
の 低 い 温 度 域 で 絶 縁 体 － 金 属 転 移
(Insulator-Metal Transition; IMT)を生じ 5桁に
及ぶ急峻な抵抗変化を示す．VO2のような一
次相転移物質に対して電界印加による相転
移が期待され，2000年にロシアの Stefanovich
らによるパルス電圧印加によるスイッチン
グ現象に関する論文 (G. Stefanovich et. al., J. 
Phys.:Cond. Matter, 12 (2000) 8837.) が発表さ
れ，2004年以降は韓国のグループなどが電圧
印加による IMTを報告 (H.T. Kim et. al., Appl. 
Phys. Lett., 86 (2005) 242101)して，デバイス応
用への模索を開始している．申請者も反応性
スパッタリング法により成長した化学量論
比の酸化バナジウム薄膜に対して，パルス電
圧印加に伴い100 nsオーダーの応答速度で抵
抗値が２桁以上低下する電圧印加スイッチ
ングについて論文発表し(K. Okimura and J. 
Sakai, Jpn. J. Appl. Phys., 46 (2007) L813.)，更
に 2009 年にマルチステップスイッチングの
挙動について報告するなどした．(K. Okimura, 
et. al., Jpn. J. Appl. Phys., 48, 065003 (2009))  

VO2薄膜の電圧印加スイッチング現象は，
電流―電圧(I-V)特性における負性抵抗領域
を有するS字型のしきい値スイッチング特性
を特徴とする．あるしきい値以上の電圧印加
で IMT がトリガーされ VO2の金属化が生じ
ることで負性抵抗領域が出現する．更に，
2008 年に韓国及び日本の研究グループより
VO2プレーナ型素子において発振現象が報告
された．(Y. W. Lee, et. al., Appl. Phys. Lett. 92, 
162903 (2008), J. Sakai, J. Appl. Phys. 103, 
103708 (2008)) 直流電圧印加によって数百
KHz帯の自励発振が生じる現象である．この
発振現象は前述の負性抵抗を有するスイッ
チング現象に起因するものであり，動作電圧
として 10 ～ 15 V程度が報告された．この発
振現象に関する研究報告はここ数年間増加
しており，VO2の電圧印加スイッチング現象
の応用とメカニズム解明の観点から非常に
大きな関心がもたれている 

 
２．研究の目的 
 導電層上へ成長した VO2 薄膜を有する積
層型素子を用いて，その面直方向への電圧印
加スイッチングに基づく自励発振の実現及
び特性測定に取り組む．本発振現象は電圧印
加に対する負性抵抗域が動作の基本である
ことから，積層型素子における負性抵抗域
を有するしきい値スイッチング特性の安定
化が前提となる．したがって，急峻な界面
を有する積層構造実現へ向けた低温VO2結
晶成長技術を高めることが課題となる． 
 本発振の励振には一旦低抵抗化した VO2
が高抵抗へ戻る復元力が必要となるが，従
来報告の示唆によれば薄膜の誘電性，即ち
高抵抗相における電荷偏極が動作速度に影
響すると考えられる．積層型構造における

VO2の誘電性に関する考察を進めることで
高速発振への設計指針獲得が可能となる 
 申請者らによるTi及びTiN上へ成長した
VO2薄膜では結晶粒界が非常に明瞭に見ら
れ，積層方向へ高い抵抗値を示した．スパ
ッタ法による低温成膜では結晶粒相互の粒
界抵抗が非常に大きくなり，積層方向への
電流の流れが支配的になる様相が示唆され
た．そのため面直方向に非常に低電圧・低
電流(100 μA以下)のスイッチングが実現で
きた．即ち，このような結晶粒の特性を有
効に利用することによって，膜厚即ち結晶
粒サイズ程度の非常に小さいスケールでの
応答を調べることからVO2の本質的な電子
機能性の発現が強く期待できるアプローチ
であり，この点において世界的にも特徴あ
る研究として位置づけられる．多様な基板
に成膜可能な多結晶の特性を積極的に利用
する点において，本研究の特色と独創性が
ある．本研究によって，積層型素子におい
て 0.1 Vオーダーの低電圧印加によるMHz
帯発振特性が明らかになれば，非常に低消
費電力のマイクロインバータ動作が実現で
きることになり，広範な工学的応用を切り
拓ける可能性があり，本研究推進の意義は
大きい． 
 
３．研究の方法 
 本研究では，導電層上への多結晶 VO2薄
膜の成長，面直方向への電圧印加スイッチ
ングに基づく直流電圧印加に対する発振現
象の実現，発振特性の詳細な測定の三段階
を順次進めた．まず，良好な結晶成長と急
峻界面実現に注目しながら，電極間ギャッ
プを決定する膜厚の異なる試料を作製した．
負性抵抗域を有するしきい値スイッチング
特性の安定化が鍵となる．本発振回路は電
圧源とVO2素子及び直列抵抗から成る構成
であり，電源電圧と抵抗値をパラメータと
して発振特性を調べた．プレーナ型素子に
関する先行研究では発振周波数は数百
KHz以下であるが，本研究の積層型素子は
本質的に狭ギャップ構造を有することから
MHz帯の高周波発振を目指した． 
平成 27 年度は導電層上に成長した VO2
薄膜に対して面直方向の電圧印加スイッチ
ング特性の取得と並行して発振現象の発現
を目指した．本研究では下部電極に金属 Ti
及び TiN導電層(TiN/Ti)を用い，上部電極に
は先端径 5～50 μm のプローバを用いた．
導電層上への成膜は申請者が進めてきた
250～300°Cでの低温成膜を導入し，急峻な
VO2/導電層界面を形成した．また，膜厚を
パラメータとして堆積を進めた． 
 次に，作製した積層型素子における面直
方向電圧印加スイッチング特性に基づく発
振現象の実現と回路パラメータ依存性を調
べた．プレーナ素子に関する先行研究によ
り I-V 特性における負性抵抗域が発振に必
要な条件であり，負性抵抗域が現れたこと



から，回路素子パラメータを適切に選定す
ることにより発振が得られた．  
 平成 28年度以降は，前半において発振現
象のパラメータ依存性を詳細に取得した．
パラメータ依存性は２つの観点から調べた．
一つは発振回路の印加電圧及び直列抵抗値
をパラメータとするものであり作製された
積層型素子の動作特性を明らかにするもの
である．二つ目は VO2の成長条件および導
電層への依存性である．多結晶 VO2の結晶
性，粒界の特性，及び界面の状態に注目し
て，これらが如何に面直方向へのスイッチ
ングひいては発振特性に影響するかを調べ
た．後半においては発振の機構解明及びそ
の知見に基づく発振素子の設計への指針を
得ることを目指した．本素子の発振には一
旦低抵抗化したVO2が高抵抗へ戻る復元力
が必要となるが，従来報告の示唆によれば
薄膜の誘電性，即ち高抵抗相における電荷
偏極が動作速度に影響すると考えられる．
積層型構造におけるVO2の誘電性に関する
測定及び考察を進めることで高速発振が可
能になると考えた． 
 
４．研究成果 
 平成 27 年度は前年度の研究準備段階を
経て,TiN導電層上に堆積したVO2薄膜に対
してTiNを下部電極としてVO2薄膜上のプ
ローバーを上部電極とする積層型素子を形
成し,面直方向への電圧印加スイッチング
特性を調べた.その結果，250℃程度の低温
で VO2薄膜を堆積することで 0.55 V, 22 μA
程度の低い電圧,電流での抵抗スイッチン
グを実現した.このような抵抗スイッチン
グが生じるとき，本素子に直列抵抗を接続
し，直流電圧を印加することで，スイッチ
ング前の高抵抗状態とスイッチング後の低
抵抗状態が交互に繰り返される自励発振現
象を実現した.従来，VO2薄膜上面に設置し
た１対の金属電極間で生じる自励発振は数
百 kHzオーダーの周波数であったのに対し
て，本素子では MHz オーダーの発振が得
られた.即ち，発振時の時定数は 1 μs以下で
ある.発振測定回路中の直列抵抗と電源電
圧依存性を調べた後に，上部電極であるプ
ローバーの直径を変化させたところ，直径
が小さくなると共に発振周波数が上昇し，
2.5 MHzの周波数を得た.更に，プローブ接
触圧のコントロールによってVO2/TiN/Si三
相構造素子において 9.1 MHzの最高発振周
波数を実現するに至った.これら MHz オー
ダーの発振周波数はVO2を用いた２端子素
子の発振現象の報告例の中では最も高い値
である.このように速い発振は VO2 の膜厚
が電極間距離に相当する積層型素子の特性
を示すものである.即ち，電極間距離がプレ
ーナー型の数 μm に対して本積層型素子で
は 0.2～0.5 μm 程度と狭くできる事と，接
触面積が小さいプローバーを上部電極とし
て用いることで静電容量成分を小さくでき

ることから，高抵抗状態と低抵抗状態間の
遷移速度を大幅に短縮できたものと考えら
れる.今年度に得られた成果は本研究で提
案した相転移VO2薄膜を動作層とする積層
型素子の低電圧抵抗スイッチングに基づく
ものであり，本素子の高速スイッチング素
子への応用へ向けた大きな成果と位置づけ
られるものである． 
 平成 28 年度は，前年度に得られた
VO2/TiN/Siにおける 9.1 MHzの高周波発振
の成果を踏まえて，より低電圧，低電流し
きい値での安定発振と発振周波数の上昇を
目指して研究を継続した.平成 27 年度の成
果に基づいて，今後の推進方法として示し
た積層素子の良好な界面の実現と急峻な転
移特性を示すVO2薄膜の堆積を素子製作上
の目標とした.その実現のために，結晶性に
優れる TiN薄膜堆積を外部委託して実施し
た.その結果，膜厚 200 nm，抵抗率 10-4 Ωcm
台前半の低抵抗率を有する TiN膜が得られ
た.更に得られた TiN 薄膜は(111)配向を有
する配向膜であった.本 TiN 配向膜上へ反
応性マグネトロンスパッタ法で堆積した
VO2薄膜は(020)配向を有する b軸配向膜で
あり，そのロッキング半値幅は約 3°程度で
あった.得られたb軸配向を有するVO2薄膜
は 2.5 桁の抵抗値変化を有する絶縁体－金
属転移を示し，この特性は前年度の無配向
VO2 薄膜に比べて良好なものであった.こ
のようにして得られた VO2/TiN/Ti/Si 積層
構造に対して，TiN 層を下部電極，VO2上
のタングステン製探針(先端径：25 μm)を上
部電極として電圧を印加した結果，1.3 V，
200 μA 程度のしきい値で電圧印加スイッ
チングを生じた.これらの値は，前年度のし
きい値に比べて高いが，これは VO2堆積温
度が 300℃と前年度に比べてやや高かった
ためと考えられた.更に，このスイッチング
を生じる素子に対して直流電圧を印加した
結果，プローバー探針の印加の圧力と印加
電圧に応じて数 MHzから 10 MHzの幅広
い範囲で発振周波数が得られた．新規な試
みとして，プローバ探針の圧力評価に重量
計を導入したことで，探針圧の定量的且つ
再現性のある制御が可能となった.探針圧
を制御することでマルチスステップ発振が
得られ，更に電源電圧調整によってマルチ
発振のモード分離による高周波化を実現で
きた. 
 研究最終年度となる平成 29年度は，前年
度に得られた(111)配向TiN結晶層上に成長
させた VO2薄膜において，低電圧でのスイ
ッチング及びプローバー探針圧調整によっ
て 10 MHzの高周波発振が得られた成果を
基に，更なる進展を目指した.まず，配向
TiN(111)上へ平成 28 年度よりも低温の
250℃で成長させた VO2薄膜では，VO2/TiN
の界面が非常に急峻であり相互拡散が生じ
て い な い こ と が 判 明 し た . こ の
VO2/TiN/Ti/Si積層素子に対して電圧印加ス



イッチング現象を調べ，次に発振特性を調
べた.その結果，1.6 Vの低電圧においてVO2
薄膜の IMT に伴うしきい値スイッチング
が生じた.また，導電性 TiN 層上と VO2薄
膜上にプローバー探針を当てて直流電圧を
印加することで発振現象を発現させ
た.VO2 薄膜上のプローバー探針圧を 5～
150 MPaと変化させた結果，5 MPaでは 9 
MHz の発振周波数であるのに対して，60 
MPa時には 15 MHzの世界最高発振周波数
を得た.更にプローバー圧を増加させると
周波数は 1.4 MHz と低下した.この時の発
振波形は静電容量を含む回路の充電特性を
反映しており，VO2薄膜における従来型の
発振であった.以上の結果より，VO2側のプ
ローバー圧が高い時は温度上昇に伴う IMT
ループ内で発振が生じ，絶縁相における電
荷蓄積時間が発振を律速するのに対して，
プローバー圧を弱めに調整すると金属的な
状態に近い２状態間で発振が生じることが
示唆された.VO2 の構造転移において金属
状態に近い中間状態の存在が報告されてお
り，本発振モードは中間状態を経由してい
る可能性がある.中間状態を経由する発振
は構造転移を伴わないため，構造安定な発
振素子の実現にとって重要な成果を得たと
考えられる. 
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